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Procede de fabrication de 1 ,2-epoxy-3*eMoropropane 



L'invention concerne un proc&16 de fabrication de l,2-6poxy-3- 
chloropropane par r6action entre du chlorure d'allyle et du peroxyde 
d'hydrogene. 

II est connu de fabriquer du l,2-6poxy-3-chloropropane (ou 
5 epichlorhydrine) par epoxydation de chlorure d'allyle au moyen de peroxyde 
d'hydrogene en presence de methanol a titre de solvant et en presence d'un 
catalyseur contenant du TS-1, comme decrit dans le brevet Etats-Unis US 
6,350,888. 

Ce proc6de connu presente l'inconv&iient que le catalyseur se d6sactive 
10 rapidement, parfois apr£s quelques heures de marche. Ceci n6cessite, dans un 
procede industriel continu, des arrets frequents pour s6parer le catalyseur du *: 
milieu d' epoxydation et le remplacer par du catalyseur frais ou par du catalyseur 
reg6n£re. Ces operations augmentent significativement le cout du procede. \ 

La presente invention vise a remedier a cet inconvenient, en fournissant un 
15 proc6d6 nouveau, dans lequel la deactivation est fortement reduite sans pour 1 , 

autant diminuer l'activite du catalyseur (ou le taux de conversion des r6actifs,;ou 
la vitesse de la reaction d' epoxydation) et la s61ectivit6 de la reaction 
d' epoxydation. 

L'invention concerne des lors un procede de fabrication de l,2-epoxy-3- 
20 chloropropane par reaction entre du chlorure d'allyle et du peroxyde 

• d'hydrogene en presence d'un catalyseur et en presence eventuelle d' au moins 
un solvant, dans lequel le chlorure d'allyle mis en oeuvre contient moins de 2000 
ppm enpoids de 1,5-hexadiene. 

Une des caracteristiques essentielles de Tinvention reside dans la purete du 
25 chlorure d'allyle mis en oeuvre dans le procede. II a en effet ete constate que la 
mise en oeuvre de chlorure d'allyle purifite pennet d'augmenter la duree 
d'utilisation du catalyseur (et done de r6duire la frequence avec laquelle le 
catalyseur doit etre ^limine du milieu d'6poxydation pour le remplacer) tout en 
gardant une activit6 et une selectivity ^levees. 
30 Le chlorure d'allyle purifie mis en oeuvre dans le proced6 de l'invention 

peut Stre obtenu par tout moyen connu adequat, par exemple par chloration 



comme decrit dans la demande Internationale WO 96/03362. La purification peut 
6galement se faire par distillation. 

Le chlorure d'allyle purifie mis en osuvre dans le procede de T invention 
contient generalement une quantite de 1,5-hexadiene inf&ieure ou egale a 1500 

5 ppm en poids, en particulier inferieure on egale a 1 000 ppm en poids, et de 
preference inferieure ou egale k 500 ppm en poids, les valeurs inferieures ou 
egales a 400 ppm en poids et en particulier a 300 ppm sont les plus avantageuses. 
La quantite de 1,5-hexadiene presente dans le chlorure d'allyle purifie est 
habituellement supSrieure ou <§gale k 1 ppm en poids, le plus souvent superieure 

10 ou 6gale a 1 0 ppm en poids. 

Sans etre li£e par une th^orie scientifique, la Demanderesse pense que le 
1,5-hexadiene est responsable au moins d'une partie du probleme de la 
deactivation du catalyseur. Ceci pourrait s'expliquer par le fait que le 1,5- 
hexadiene reagirait egal'ement avec le peroxyde d'hydrogene en presence du 

15 catalyseur et formerait ainsi des sous-produits lourds, par exemple les produits de 
formule brute C7H14O3. Cette famille de produits r6sulterait de la double 
<§poxydation et de la methanolyse partielle du 1,5-hexadiene, lorsque le methanol 
sert de solvant II peut par exemple s'agir de l,2-epoxy-5-hydroxy-6-methoxy- 
hexane. Ces produits lourds pourraient avoir comme effet de boucher les pores 

20 du catalyseur et ainsi de diminuer son activite. 

Le milieu d'epoxydation dans lequel se produit la reaction d'epoxydation 
du procede selon Tinvention contient generalement une phase liquide 
comprenant le chlorure d'allyle. le peroxyde d'hydrogene, le solvant, le 1 ,2- 
epoxy-3-chloropropane forme et eventuellement des sous-produits, et une phase 

25 solide contenant le catalyseur. La phase liquide du milieu d'epoxydation contient 
en general egalement de l'eau, typiquement en une concentration de 5 a 25 % en 
poids. En variante, le milieu d'epoxydation peut contenir 2 phases liquides, une 
essentiellement aqueuse et une essentiellement organique. 

Dans le procede selon Pinvention, le peroxyde d'hydrogene est 

30 avantageusement mis en osuvre sous forme d'une solution aqueuse. En general, 
la solution aqueuse contient au moins 10 % en poids de peroxyde d'hydrogene, 
en particulier au moins 20 % en poids. Elle contient le plus souvent au maximum 

70 % en poids de peroxyde d'hydrogene, en par t iculier 5 0 % en poids. 

Generalement, le rapport molaire entre la quantite de chlorure d'allyle mise 

"35 en ceuvre efla quantite de peroxydetttiydrogene mise en oeuvre est superieurouT 

egal a 0,1, en particulier superieur ou egal a 0,5, et de preference superieur ou 
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comme d6crit dans la demande international WO 96/03362. La purification peut 
egalement se faire par distillation. | 

• Le chlorure d' allyle purifi6 mis en ceuvre dans le precede de FinventiOn 
contient g6neralement une quantite de.l,5-hexadi&ne inferieAre ou egale k 1500 
ppm en poids, en particulier inferieure ou egale k 1000 ppm en poids, et de 
pr6f6rence inf&ieure ou 6gale a 500 ppm en poids, les valeurs inffaieures ou 
egales a 400 ppm en poids et en particulier a 300 ppm sont les plus avantageuses, 
par exemple des valeurs de moins de 200ppm. La quantite de 1,5-hexadiene 
presente dans le chlorure <F allyle purifie est habituellement |up6rieure ou egale a 
1 ppm en poids, le plus souvent superieure ou 6gale a 10 ppm en poids. 

Sans 6tre H6e par une th6orie scientifique, la Demandetesse pense que le 
1,5-hexadieae est responsable au moins d'une partie du probl&me de la 
desactivation du calalyseur. Ceci pourrait s'expliquer par le :fait que le 1,5- 
hexadiene reagirait 6galement avec le peroxyde d'hydrogene en presence du 
catalyseur et fonnerait ainsi des sous-produits lourds, par exemple les produits de 
fonnule brute C7H14O3. Cette famille de produits resulterait Jle la double 



epoxydation et de la m6thanolyse partielle du 1,5-hexadiene. 



lorsque le methanol 



sert de solvant. II peut par exemple s'agir de l,2-epoxy-5-hyliroxy-6-m6thoxy- 
hexane. Ces produits lourds pourraient avoir comme effet de boucher les pores 
du catalyseur et ainsi de diminuer son activite. 

Le milieu d' epoxydation dans lequel se produit la read ion d' epoxydation 
du proc6de selon Finvention contient generalement une phase liquide 
comprenant le chlorure d'allyle, le peroxyde d'hydrogene, le solvant, le 1,2- 
6poxy-3-chlofopropane forme et eventuellement des sous-pr&duits, et une phase 
solide contenant le catalyseur. La phase liquide du milieu d' epoxydation contient 
en g6n6ral egalement de Feau, typiquement en line concentration de 5 a 25 % en 
poids. En Variante, le milieu d'epoxydation peut contenir 2 phases liquides, une 
essentiellement aqueuse et une essentiellement organique. 

Dans le precede selon Finvention, le peroxyde d'hydrogene est 
avantageusement mis en oeuvre sous forme d'une solution aqiueuse. En general, 
la solution aqueuse contient au moins 10 % en poids de peroxyde d'hydrogene, 
en particulier au moins 20 % en poids. Elle contient le plus sbuvent au maximum 
70 % en poids de peroxyde d'hydrogene, en particulier 50 % en poids. 

Generalement, le rapport molaire entre la quantite de cMorure d' allyle mise 
en oeuvre et la quantite de peroxyde d'hydrogene mise en oeuivre est superieur ou 
6gal a 0,1, en particuher superieur ou egal k 0,5, et de preference superieur ou 
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egal a 1 . Ce rapport est habituellement inferieur ou 6gal a 1 00, plus specialement 
inferieur ou egal a 50, le plus souvent inferieur ou 6gal a 25. Dans une variante 
particulierement interessante du proc6de selon Finvention, on met en oeuvre un 
exces de chlorure d'allyle de maniere k ce que ie rapport molaire des quantites 
5 mises en oeuvre de chlorure d'allyle / peroxyde d'hydrogene soit superieur ou 
egal a 2, en particulier superieur ou 6gal a 3, tout particulierement superieur ou 
egal a 4. Dans cette variante interessante, le rapport est en g6n6ral inferieur ou 
egal a 10, plus specialement inferieur ou egal a 8, et le plus souvent inferieur ou 
egal a 7. Un rapport d' environ 5 convient particulierement bien. L'utilisation 

10 d'un exces de chlorure d'allyle dans cette variante pennet d'obtenir une 

augmentation de la selectivity (et done une diminution de la formation de sous- 
produits non desires), et en combinaison avec un chlorure d'allyle purifie permet 
d'obtenir egalement une reduction de la deactivation ducatalyseur. 

Le solvant utilise dans le proced6 selon 1' invention peut ©tre choisi parmi 

1 5 tous les solvants organiques qui sont au moins partiellement solubles dans l'eau, 
et leurs melanges. Des solvants qui conviennent bien sont les alcools. Les alcools 
pr6fer6s contiennent de 1 a 5 atomes de carbone. Ceux qui comportent un seul 
groupe -OH conviennent bien. On peut citer a titre d'exemples le methanol, 
Fethanol, le n-propanol, Tisopropanol, le butanol et le pentanol. Le plus souvent, 

20 . il s'agit de methanol ou de tert-butanol. Le methanol est le plus courant 

Lorsque le milieu d'6poxydation ne contient qu'une seule phase liquide, 
celle-ci contient generalement au moins 30 % en poids de solvant, en particulier 
au moins 50 % en poids. Cette quantite est habituellement au plus 90 % en poids, 
plus specialement au plus 75 % en poids. Lorsque le milieu d'epoxydation 

25 contient deux phases liquides, le milieu d'epoxydation peut contenir moins de 
solvant et peut mSme etre exempt de solvant. 

Le catalyseur utilise dans le proced£ selon 1' invention contient 
generalement une zeolite, a savoir un solide contenant de la silice qui pr6sente 
une structure cristalline microporeuse. La zeolite est avantageusement exempte 

30 d' aluminium. Elle contient de preference du titane. 

La zeolite utilisable dans le procede selon Finvention peut avoir une 
structure cristalline de type ZSM-5, ZSM-1 1 , MCM-41 ou de type zeolite beta. 

"Les zeolites de t ype ZSM-5 - conviennen f bien: Celles presentant une bande 

d'adsorption infrarouge a environ 950-960 cm-1 sont pref6rees. 

"35 Les zeolites qui conviennent particulierement bien sont les silicalites au 

titane. Celles repondant a la formule xTi02(l-x)Si0 2 dans laquelle x est de 



-4- 



0,0001 a 0,5, de preference de 0,001 a 0,05 et presentant une stracture cristalline 
de type ZSM-5, donnent des resultats particulierement favorables. 

Avantageusement, le catalyseur se pr£sente sous la forme de particules 
spheriques obtenues par toute m6thode connue. Une methode qui convient 
5 particulierement bien est celle decrite dans la demande internationale WO 
99/24164 de SOLVAY (Soci6t6 Anonyme). Le catalyseur peut egalement se 
presenter sous forme de particules non spMriques, obtenues par exemple par 
extrusion comme d6crit dans la demande internationale WO 99/2802? de 
SOLVAY (Societe Anonyme). 

10 Les particules de catalyseur pr&entent en g£n£ral un diametre moyen 

sup£rieur ou egal a 0,01 mm et inferieur ou 6gal a 5 mm, une surface specifique 
superieure ou egale a 1 m 2 /g et inferieure ou egale a 900 m 2 /g (determinee selon 
la methode a adsorption d' azote), une densite apparente comprise entre 0,1 et 
1,0 g/ml, un volume poreux compris entre 0,15 et 2,5 ml/g et une.distribution des 

15 diametres des pores avec un maximum compris entre 15 et 2000 A. - . r? 

Le catalyseur peut etre present dans le procede selon rinvention sous ; 
forme d'un lit. 11 peut s'agir d'un lit fixe ou d'un lit fluide. On prefere im lit -v 
fluide. 

La reaction d'epoxydation du procede selon Pinvention peut etre effective 
20 dans tout type de r^acteur adSquat. II peut par exemple s'agir d'un lit a simple? 
passe. U peut aussi s'agir d'un reacteur de type boucle comprenant une 
recirculation du milieu d'epoxydation, avec ou sans recirculation du catalyseur. 

La temperature a laquelle la reaction d'epoxydation peut etre effectu6e est 
generalement superieure ou egale & 0 °C, en particulier superieure ou egale k 
25 35 °C, plus particulierement superieure ou egale a 45 °C, et de preference 

superieure ou egale k 55 °C. La temperature est habituellement inferieure ou 
egale a 120 °C, plus specialement inferieure ou egale a 100 °C, le plus souvent 
inferieure ou egale a 80 °C, les temperatures inferieures ou dgales a 65°C 
donnant de resultats tres satisfaisants. Lorsque la temperature se situe de 45 k 
30 80 °C, on observe 1'avantage, par rapport a une temperature plus basse par 

exemple d'environ 35°C, que la vitesse de desactivation du catalyseur est encore 
r6duite. 

Dans le procede selon T invention il peut s'averer par ailleurs interessant de 

maintenir le pH de la phase liquide du milieu d'epoxydation lors de 

35 l'epoxydation a une valeur seiectionnee. Celle-ci correspond, lors d'une mesure 

® 

effectuee a temperature ambiante avec une electrode METROHM 6.0239. 1 00 
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(electrolyte KC1 3M) sur un echantillon pr61eve du milieu d'epoxydation, a des 
valeurs sup6rieures ou egales a 1,5, en particulier superieures ou egales a 3, plus 
particulierement superieures ou egales a 3,2. Le pH est avantageusement 
maintenu a une valeur inferieure ou egale a 5, plus sp£cialement inferieure ou 
5 egale a 4,8, les valeurs inferieures ou egales k 4,5 dormant de bons resultats. 

Lorsque le pH est maintenu a une valeur superieure ou 6gale a 3 et inferieure ou 
egale a 4,5, on observe Favantage, par rapport a un proc6de realise a pH naturel 
sans controle du pH, que la selectivite est plus 61evee sans diminution de 
Factivite. 

10 Le pH peut etre controle par addition d'une base ou d'un melange d'un sel 

et de son acide ou de sa base conjugu6. La base peut etre choisie parmi les bases 
solubles dans Feau. II peut s'agir de bases fortes ou de bases faibles. On peut 
citer a titre d'exemples un hydroxy de, un carbonate ou un acetate de metal 
alcalin ou alcalino-terreux. L'hydroxyde de sodium est prefere. 

15 Le proc6d6 de F invention peut etre realist k toute pression. Le milieu 

d'epoxydation peut, le cas echeant, Stre constitue d'un liquide a temperature 
d' ebullition. 

Le procede selon F invention peut Stre realise en continu ou en discontinu. 
Exemples 

20 Les essais ont ete effectues dans une installation essentiellement constituee 

d'un reacteur tubulaire, k double enveloppe sous pression, en lit fluidise liquide - 
solide (diam. : 1.5 cm, h : 50 cm), avec boucle de recirculation. La boucle 
comprend notamment un refrigerant, a pression atmospherique, place 
directement en sortie du reacteur (condensation du chlorure d'allyle), ainsi 

25 qu'une sonde de pH, permettant de reguler celui-ci. Le volume global de 
Finstallation etait voisin de 350 ml. 

La temperature du reacteur a ete regulee k Faide d'un thermocryostat 

La pression au reacteur a ete regulee a 4.5 bar, grace a une vanne pneumatique. 

Le milieu d'epoxydation a ete detendu des sa sortie du rdacteur et le melange 
30 liquide-gaz, qui en resultait, a ete refroidi par passage dans un serpentin en verre 

a double enveloppe. La consigne du thermocryostat etait fixee a —20 °C. 

A la sortie du condenseur, la phase liquide a 6t6 partagee en deux flux : 

Fefflueirt - Iiquiderdon t le debit coirespoiidait a celui "des"alimentations en 

reactifs. 

-35 et on second plus importan t, qui constituait la navette de recirculatiofl. A ce 

flux de recirculation venaient s'ajouter les alimentations en H2O2, chlorure 
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d'allyle (CAL) et methanol (CH30H). C'est egalement a ce niveau que se 
situait le syst£me de mesure et de regulation de pH. 

La circulation vers le reacteur etait assur6e par une pompe a membrane. 
Le debit de recirculation etait mesur6 a l'aide d'un debitmfetre et etait r6gul6 k 
5 5 1/h. Avant entree au r6acteur, le liquide passait dans un pr6chauffeur. 

On a mis en oeuvre, dans ces essais, 18.6 g d'un catalyseur (soit 6.5 g TS- 1) 
se pr&sentant sous fonne de billes de 0.4 - 0.6 mm constitutes de silicalite de Ti 
(35 % poids) dispers6e dans une matrice de silice microporeuse (65 %.poids). 
Elles. ont ete prtparees selon un procede sol-gel en presence d'une phase gazeuse 
10 [comme decrit dans WO 99/24164 de SOLVAY (Societe Anonyme)]. 

Les debits d' alimentation correspondant aux deux types de milieu 
d'epoxydation utilises sont repris ci-dessous. 
Milieu d'epoxydation 1 : 
CAL/H 2 0 2 : 2 moVmol 
15 CH30H/CAL : 7.8 mol/mol 

CAL: 38.2 ml/h ., 
CH30H : 148.2 ml/h 
H 2 0 2 39%poids : 20.5 g/h 
Milieu d'epoxydation 2 : 
20 CAL/H2O2 : 5 mol/mol 

CH30H /CAL : 2. 1 mol/mol 
CAL : 95.5 ml/h 
CH30H: 99.7 ml/h 
H 2 0 2 39 % poids : 20.5 g/h * 
25 Le taux de conversion (TC) de rH 2 0 2 a ete calcule, a paiiir des debits 

entree et sortie de 1 ! H 2 0 2 , ce dernier etant determine a l'aide des resultats du 
titrage iodom&rique de l'H 2 0 2 residuaire du liquide de debordement, selon la 
formule suivante :. 

TC (%) = 100 x (H 2 0 2 mis en oeuvre en mol/h - H 2 0 2 non convertie en 
30 mol/h)/H 2 0 2 mis en oeuvre en mol/h, dans laquelle 

H 2 0 2 non convertie = Concentration en H 2 0 2 du ddbordement en mol/kg, x 
debit debordement en kg/h. 

Par « C3 form6s », on entend d6signer, dans ce qui suit, FepicUorhydrine 
(EPI) et les differents sous-produits resultant de Touverture du cycle oxiranne, & 
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savoir le l-chloro-3-methoxy-2-propanol (not6 lC30Me2Pol), le l-chloro-2- 
methoxy-3-propanol (note lC20Me3Pol), le 3-chloro-l,2-propanediol (MCG) et 
le l,3-dichloro-2-propanol (note l,3DCPol). 

La selectivity EPI/C3 formes pent done §tre calcutee, a partir du 
5 chromatogramme obtenu en chromatographie phase vapeur de 1'effluent liquide, 
a l'aide de P expression : 

Sel EPI/C3f (%) = 1 00 x EPI foim * e en mol/h / S (EPI + 1 C30Me2Pol + 
lC20Me3Pol + MCG + l,3DCPol ) fo mi6s en mol/h. 
Exemples 1 £ 7 

10 Deux qualites de CAL ont 6t6 testees au cours de ces essais : 

H un CAL qualifie de « normal » contenant 2.7 g de 1 ,5-hexadiene/kg 
a un CAL qualify de « haute purete » contenant 1 80 ppm de 1 ,5-hexadiene 
Dans les exemples 1 et 2, T6poxydation a ete realisee a une temperature de 
35 °C, un rapport mplaire CAL/H2O2 = 2 mol/mol et un rapport molaire 
' 15 CH3OH/CAL = 7.8 mol/mol. Les r6sultats en terme de taux de conversion sont 
donnes dans le tableau 1 . 



Tableau 1 





Taux de conversion H 2 0 2 (%) 


Temps (h) 


Exemple 1 
CAL, « normal » 


Exemple 2 
CAL haute puretS 


6 


75.7 


84.4 


27 


26.8 


44.7 


100 




28.3 


147 




25.1 



20 Dans les exemples 3 et 4, l'6poxydation a 6te realisee k une temperature de 

55 °C y un rapport molaire CAL/H 2 0 2 = 2 mol/mol et un rapport molaire 
CH3OH/CAL = 7.8 mol/mol. Les resultats en terme de taux de conversion sont 
donnes dans le tableau 2. 



25 Tableau 2 







Taux de conversion H202 (%) 




Temps (h) 


Exemple 3 


Exemple 4 






— CAL«irormal-7> — 


-GAL,- haute-pnrete— 




6 


89.0 


93.9 


27 


67.5 


79.2 




120 


33.0 


54.2 




292 




41.0 
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Dans les exemples 5 a 7, Fepoxydaticm a ete realisee a une temp6rature de 
55 °C, un rapport molaire CAL/H2O2 = 5 mol/mol et un rapport molaire 
CH3OH/CAL = 2.1 mol/moL Dans Fexemple 7 de conditions identiques aux 
5 exemples 5 et 6, on a, a la fois, mis en oeuvre un CAL « haute puret6 » et 

alimente le reacteur en 1,5-hexadidne de manidre a ce que le debit total de 1,5- 
hexadiene (CAL « haute purete » + ajout) soit identique a celui d'un exemple 
avec CAL « normal ». Les resultats en terme de taux de conversion sont donn6s 
dans le tableau 3. 

10 

Tableau 3 





Taux de conversion H202 (%) 


Temps (h) 


Exemple 5 
CAL « normal » 


Exemple 6 
CAL haute 
purete 


Exemple 7 
CAL haute 
purete . 
+ 1,5-hexadiene 


6 


92.2 


96.0 


94.5 • 


27 


70.7 


94.0 


80.2 


101 


27.2 


79.4 




120 


25.0 


75.0 


37.6 


194 




68.4 





On observe, dans 1' exemple 7, une desactivation rapide, qxioiqu'un peu 
15 moins marquee que dans Texemple 5 avec un CAL « normal » . La conversion 
de l'H 2 02 aprfes 120 h, egale a 37.6 %, etait nettement inferieure a celle observ6e 
avec un CAL de haute purete pauvre en 1,5-hexadiene (75 %) et 16gerement 
superieure a celle observee avec vm CAL « normal » (25 %). La presence de 
quantites plias importantes de 1,5-hexadiene dans le CAL « normal » pourrait 
20 done expliquer, en grande partie, Peffet observe. La conversion plus 61evee que 
celle observee avec un CAL « normal » indique neanmoins que d'autres 
impuretes (1,4-hexadiene, m6thylcyclopentene . . .) pourraient influencer aussi la 
vitesse de d6sactivation. 
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REVENDI CATIONS 

1 - Procede de fabrication de l,2-6poxy-3-chloropropane par r6action entre 
du chlorure d'allyle et du peroxyde d'hydrogene en presence d'un catalyseur et 
en presence eventuelle d'au moins un solvant, caract£ris6 en ce que le chlorure 

5 d'allyle mis en oeuvre contient moins de 2000 ppm en poids de 1 ,5-hexadiene. 

2 - Proc6de selon la revendication 1, caracterise en ce que le chlorure 
d'allyle mis en oeuvre contient moins de 1000 ppm en poids de 1 ,5-hexadiene. 

3 - Proced6 selon la revendication 2, caracteris6 en ce que le chlorure 
d'allyle mis en oeuvre contient moins de 200 ppm en poids de 1 ,5-hexadiene. 

10 . 4 - Procede selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, caracterise en 

ce que la reaction est r6alisee k une temperature de 45 a 80 °C. 

5 - Proc6de selon l'une quelconque des revendications 1 a 4, caracterise en 
ce que la reaction est r6alisee a un pH maintenu k une valeur de 3 a 4,5. 

6 - Procede selon Tune quelconque des revendications 1 k 5, caract£ris6 en 
15 ce que les quantites de chlorure d'allyle et de peroxyde d'hydrogene raises en 

oeuvre sont telles que leur rapport molaire soit de 2 a 7. 

7 - Procede selon Tune quelconque des revendications 1 a 6, caracterise en 
ce que le solvant comprend du methanol. 

8 - Proced6 selon l'une quelconque des revendications 1 a 7, caract6ris£ en 
20 ce que le catalyseur comprend du TS-1 . 

9 - Procede selon Tune quelconque des revendications 1 a 8, caracterise en 
ce que le catalyseur est present sous forme d'un lit fluide. 

10 - Procede selon Tune quelconque des revendications 1 a 9, caracteris6 
en ce que la reaction est realisee dans un reacteur de type boucle comprenant une 

25 recirculation du milieu d'epoxydation. 
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